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碘稳频中红外差频激光光谱技术
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擒要 为实理中筑外波段躬崮精度线型磷突+建立了一套在2。5～5|lm波段连续霹调谐的孛红癸差频激光光谱溅

量系统。基于宽带连续可调请钦宝石激先器(700～9∞nm)和草频连续Nd：YAG激光器(1064 nm)，利用旗多普

勒展宽吸收和频率调制技术，对Nd：YAG激光的频率进行反馈控制，使1064 nm的Nd：YAG激光的波长稳定性好

于l×lO。cm～。嫩此差频输蹴的波长稳定性达到l×lO“cm。水平。适合赢精度的线形研究。并通i生对CHt分

子在2927 cml辩迓啜投谱线豹测鏊，表葫该系统可戳结合频率溺潮方法，迸{i舞灵敏骜光谱稳涎。
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Abstr粼t To study the precise line profile in the mid．infrared(MIR)region。a versatile continuous、张ve(CW)

鹾lR文艟转nce fre毽髓堇ley ge珏er8￡ion(DFG)s辨ctrometer至s b毛lilt ll挚越蛀lizing a CW零i：s鑫p强i糖laser(700～譬00 n氆)

and a CW single·frequency 1064 nm Nd：YAG laSer．The spectrometer covers the 2．5～5Ⅳm region by tuning the

frequency of the Ti；Sapphire laser．The frequency of the Nd：YAG laser is stabilized within l X 10。cm叫when it is

locked on the Doppler-broadened 12 absorption line near 532nm．』h a result，the DFG laser frequency is stabilized协

氇e le张l of l×10—4 cm．2，w魏i穗is s疆itable如r preeise line芦of主le meas驻remen乇s．An鑫酶orption li驰of(二氇n髓r

2927 cm一‘was recorded using this spectrometer and it presents an example for the sensitive detection wim the

frequency—modulation spectroscopy method．

1‘ey wo糠s nonlinear opticis；mi硅·infra瓣琏laser；ab$o糟tion line p∞豇le；l鑫ser freque矗ey sta麓liz鑫tio糕；diflerence

freq辩ncy generation；frequency硼odulation spec￡roscopy

l 引 言
很多有机和无枫分子在巾红外波段(400～

4000 cm叫)都有丰富的吸收光谱结构，这个波段的

离灵敏光谱测量在痰=璧检测等实际应用审有着重

饔的意义。卜引。另一方面，高精度的光谱线形测量，

对于研究分子碰撞和建立准确的线形理论，对于大

气吸收和遥感监测等应爝郝十分关键。这就特别露

黉在中红外波段具有高度频率稳定性<好予

lO叫cm-1)的激光光源。

在这个波段工作的激光器主要有二氧化碳激光

器、量子级联激光器以及光参变振荡等等，但是豳前

仍然存在着各种务样的限制，如波段覆盖范围小或

不能在常温下运行等等，频率稳定性不足也是一个

重要的限制。菠频产生(Difference frequency

generation，DFG)技术是利雳嚣束迓缝终或可鼹波

段的激光光束在非线性光学晶体中产生差频输出，
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从而获得中红外波段的激光[2“]。它具有可调谐、

连续输出、结构简单、光谱覆盖范围大等优点，并且

可以利用种子光源的特点实现多种光谱调制技术。

目前Si鲥st等人已经成功地应用其来进行痕量检测

掣5|。然而迄今为止，还很少见有讨论其输出波长的
稳定性以及应用该方法进行高精度的线形测量曲o。

本文将介绍利用差频方法建立单频光源系统，

其在2．5～5“m范围内连续可调谐，并利用激光稳

频技术，将该激光输出的频率稳定性提高到

1×10-4 cm_1水平，从而可以利用其开展准确的线

形测量研究。

2 实验原理

激光在非线性介质内混合，在满足特定的相位

匹配条件下，可以得到其高次谐波输出。由于晶体

中对于不同频率的光折射率不同，只有几束光的参

数满足一定条件，才能实现相位匹配。而准相位匹

配技术口3是通过周期性极化晶体非线性系数的周期

性变化，从而使几束光在晶体中传播时相位的失配

能得到补偿，从而实现匹配。利用两束近红外激光

(v。，、v5Igml)在周期性极化的LiNb()。晶体(PPI。N)

中产生中红外波段的差频光(vm，)输出。三束光满

足准相位匹配条件：

vP岫p=y s培∞J1一yjdJer

Kp。p=K。ignal+Kidler+KPPI．N． (1)

通过选择合适的PPI。N极化周期，使得三束光

沿着晶体光轴方向传播时，能够一直满足该相位匹

配条件，最大程度地利用晶体的作用距离。而且同

时可以使用LiNbo。晶体非线性系数最大的方向，

以最大限度的提高非线性转化效率。

用在700～900 nm波段可调谐的钛宝石激光作

为抽运光，固定波长1064 nm的Nd：YAG激光作为

信号光。使用极化周期约18～23肛m的PPI。N晶体，

可以满足以上的相位匹配条件，从而产生2．5～

5“m可调谐的中红外差频激光。

单色光的电场分量町以表达为

E=A sin(27(v￡+妒)． (2)

光调制技术就是对光的幅度A，频率v。相位驴，

等施加周期性的变化，然后对探测器输出信号解调，

以去除信号中其他频率成分的干扰，从而有效提高

信噪比。例如在将讨论的DFG系统中，可以通过控

制Nd：YAG激光器内的PZT改变其腔长，或者改

变晶体温度，从而改变其输出激光频率(v)。其中通

过PZT调节范围比较小(最大不到o．01 cm_1)，但

速度较快(带宽100 kHz)；而通过激光晶体温度改

变的频率范围大(可达1 cm～，不跳模o．1 cm_1)，

但调制速度很慢(带宽1 Hz)。所以控制PZT适合

作Nd：YAG激光的波长或频率(v)调制，而温度控

制则适合用来调谐Nd：YAG激光的波长。另外，我

们也可以用外加的电光晶体(E()M)对钛宝石激光

或者Nd：YAG激光进行高速的相位9调制。当然

也可以用机械斩波器对光束直接进行斩波，即对光

强进行幅度(A)调制。一般说来，幅度调制得到的

是直接吸收谱，受光强波动影响较大，调制频率低

(小于3 kHz)；而波长和相位调制的调制频率可以

很高(MHz)，得到的是零背景的微分谱线，可大幅

提高信噪比，所以在痕量检测以及激光稳频等应用

时，经常使用这种调制方法¨溜J。

3 实 验

用一台宽带可调谐环型腔钛宝石激光器

(Coherent 899—29)和一台连续波Nd：YAG激光器

(Innolight Mephist02000)经双色片共线后共聚焦

通过周期性极化的铌酸锂晶体PPI。N(Crystal

Technology Inc．)，产生的差频光经滤光片和样品

池后由液氮冷却的InSb探测器接收。光路结构如

图1所示。

钛宝石激光器和Nd：YAG激光器的波长可以

通过一台波长计(Burleigh wAl500)进行监视。

LiNb()。晶体温度可通过反馈式自动控温器进行调

节，以达到最佳的相位匹配。PPI。N晶体的折射率

参数町由其Sellmeier公式[9‘1叩计算得到，并可计算

出满足相位匹配条件的相应晶体温度。通过选择不

同极化周期的PPI。N晶体和改变晶体的温度，来满

足相位匹配条件。钛宝石激光器输出功率约为

700 mW，Nd：YAG激光器的1064 nm激光输出最

高可达2 W。差频输出功率为数十微瓦水平。足以进

行吸收光谱测量。

编写了Labview程序，通过外接计算机上的16

位模数转换卡(NI PCI一6221)控制钛宝石激光器的

波长扫描，实现其在程序控制下的自动步进式扫描。

宽带可调谐钛宝石激光器有调谐范围宽、频率稳定

性好、操作简单等优点。这些优点可被该差频激光

系统所继承。根据具体的实验要求，我们也可以将

产生的差频光分成两路，以实现差分探测，以降低来

自功率波动和标准具干涉效应带来的影响，进一步

提高信噪比。
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ll‘S‘‘n：s8pp撕re laser·WM：waVemeter，E()M：electr俨optic

m矗ulato“lnSb：lnsb detector，PBs：polarl2‘ng beam s出ter，
PPLN： periodically poled lithium miobate crystal。 KTP#

potassium titanyI phosphate crystal。BS； beam splitter。 TC：

{emp￡fat珏揩 ∞nt∞llef。 D鹾： 凼ch∞主c 壤ifror， 0l： opic葚l

iso】ator，TT： temperature tuner， PD： s’iicon photo detector，

HV：high—voltage amplifier，FG：function generator，I。ock—in#

lock-in amplifier．

图l中红舞差频产龟和PZT调镧稳频酌示意图

Fig．1(：onfiguration of the MIR difference frequency

generation and PZT frequency modulation

孙r st豳ilization

实验发现，由于Nd：YAG激光器受环境温度变

化等的影响，输出频牢存在着比较严蕈的长程漂移，

露达到iOq em。／min，菸至毽现跳变。这一方匿会

限制DFG输出光的频率稳定性，另一方颟也会引起

光谱信号的明显变化，降低信噪比。因此，需要对

N蠢：yAG激光器酶输出送行稳频。曩蘸遥常耀碘

饱和光谱的调制转移一1’121或三次谐波探测来对

Nd：YAG激光器进行稳频¨引，由于碘蒸汽在红外

波段酶啜羧较弱，鲁|；要先把Nd：YAG激髭倍频到

532 nm后，再利用碘分子在该处的强吸收线进行稳

频。采用碘分子的多普勒展宽吸收线的调制解调谱

来对N纛：VAG激光送行稳簇，因隽捆对施餐暖毅稳

频方法。选种方法需要的1064 nm激光功率很小，

晟然稳频精度比饱和吸收方法所能达到的水平要

低，堡已经足以达到要求；两显蠢予多普勒吸收线焉

于稳频时的动态范围更大，有利于实现Nd：YAG激

光器的长时间稳频。实验表明可以用这种方法轻易

缝实现数小时的稳羰，矮子齐麓长嚼闼的测璧。鳃

前面一部分所讨论的，这里稳频所需要的频率调制

谱可以通过两种方法来得到，一种是直接对

N蠢：yA(≥激光器中懿PZ互醚舷一个小静漓裁信号。

来调制输出的激光波长，努一种是外加电光调制器

来对激光进行相位调制。

如匿2所承，实验中分出一部分Nd：YA(；激

光(约100 mW)，利用KTp晶体倍獭到532 nrn(单

次通过得到约5．5肛w)，经滤光片后再依次通过一

个共振型电光清剿器E()M(New Focus，4421)弱

一个低压碘蒸汽池(10 cm，25℃)，其吸收倍号由

一个硅探测器测得。电光调制器由一个射频源驱动

(1 G鞭z，New Foc娃s 3363)，叁予该射频频率很惑，

对探测器的带宽要求很高，因此对射频驱动信号进

行了幅度调制。调制频率60 kHz，探测器输出信号

用镂栩放大器(SRS 830)对戴调制信号鳃调翳输

出。湖3(b)为扫描Nd：YAG激光波长时得到其倍

频光的碘蒸汽R(56)32一O(18788．338 cm叫)和

P(53)32一o(18788。424 cm叫)嚣直接吸收线"“。稳

频时，碘P(53)32一。吸收线的调制解调信号作为误

差信号被提供给比例积分微分(PID)反馈控制器

(sRS Sl酝960)，荚输出再经高压放大器(NewFoeus

3211。带宽O．5 MHz)来对Nd：YAG激光器的PZT

进行反馈控制，从而对激光频率进行锁定。图4(a)

翻(b)分别隽在反馈匿路器路和闭合条搏下，通过

监测此误差信号所测得的Nd：YA(；激光器频率漂

隧2 E()M调制鳃调方法用于Nd：YAG激光稳频

Fig，2 Frequeney。stabilized Nd；YAG l鑫ser using an嚣()M

酋

邑5
§
’荔e

￡
苫～5

图3 Iz多酱勒展宽直接吸收和调制解调谱

Fig．3 Direct absorption and frequency modulatio娃

spectfa of|)o≯plef—br08蠢ened 12 absorplio珏lines
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图4 E()M调制解调方法稳频时Nd：YAG激光器

输出的频率稳定性

Fig．4 Frequency drift of the Nd：YAG laser with

open／closed loop of the frequency—stabiIization

with the E()M modulation method

移情况。可以看出，在约10 min或更长的监测时间

内，自由输出Nd：YAG激光的频率波动达到

5×10“cm～，稳频回路闭合时则可控制到

l×10-6 cm_1水平。

用信号发生器(INSTEK GFG一3015)的正弦输

出在PZT上施加一个25 kHz的调制，激光频率的

调制深度由调制信号的强度决定，实验中约为

1．5×10“cm_。。图3(a)即为扫描Nd：YAG激

光波长时得到碘蒸气R(56)32一。和P(53)32一O吸收

线的微分谱。探测器得到的信号被锁相放大器

(SRS 830)解调后作为微分误差信号送到PID反馈

控制器，PID输出经高压放大器后，再被用来控制

YAG激光器的PZT。

图5为在反馈回路开环(100p off)和闭合(100p

on)条件下，用该方法通过监测此误差信号所测得

的Nd：YAG激光器频率漂移情况。可以看出，在

约15 min检测时间内，Nd：YAG激光器在稳频反

馈回路开环时频率波动约为2×101 cm～，而在回

路闭合时的频率波动减小到约7×10_6 cm～。

由上可见，通过用PZT或者E()M调制方法，

获得误差信号再通过PID反馈稳频后。所得的

Nd：YAG稳定都要好于1xlo-5 cm～，满足了高精

度线型研究的要求。然而相对来说，使用E()M调

制解调稳频的方法，没有直接对用于产生DFG的

1064 nm激光进行调制，即所谓的无调制稳频

(modulation—free)，但使用了代价较高的电光调制

器，而PZT调制方法较简单，其附加的调制为小幅

度的快速调制，对本实验影响不大。

为检验利用碘线对Nd：YAG激光稳频后DFG

输出光束的频率稳定性，利用DFG输出对CH。分

一

(b) L00pon

-‘-。．』LJ础_。●k-“-Lk～～-．-．．d·d-Ln．d一

一1’7_”””’”⋯⋯1⋯”一1
一

0 200 400 600 800 lUUU

1’ime／s

图5 PZT调制解调方法稳频时Nd：YAG激光器

输出的频率稳定性

Fig．5 Frequency drift of the Nd：YAG laser with

open／closed loop of the frequency—stabilization

with the PZT modulation method

子位于2927．0762 cm_1的吸收线进行r测量。实验

中分别通过两种调制解调方法对Nd：YAG激光进

行稳频。缓慢扫描钛宝石激光器的频率，当观察激

光扫描至谱线线腰处时(图6中垂直虚线所标位

置)，中止扫描钛宝石激光频率，使得DFG频率停留

在该CH。谱线线腰处，通过观测此时的吸收信号波

动来检测DFG激光频率的漂移。

如图6(a)所示，用EOM调制解调方法稳频Nd：

YAG激光时，当PID闭环(1∞p on)的时候，800秒内

DFG激光的频率稳定性估计为5．3×10-5 cm～；但是

当PID开环(100p off)的时候，800秒内DFG激光的

频率漂移为3．2×10-4 cm～。

而用PZT调制解调方法稳频Nd：YAG激光时，

当PID闭环的时候，800秒内DFG激光的频率稳定

性估计为1×10_4锄～，但是当PID开环时，800秒内
DFG激光的频率漂移为4×10_4 cm_。，见图6(b)。

由上可见，两种Nd：YAG稳频方法都显著地提

高了DFG输出的频率稳定性。我们估计此时DFG

输出的频率波动主要由钛宝石激光的频率漂移导致

(钛宝石激光器的标称频率漂移约1 MHz)，但已经

不再影响线型测量应用的需要。通过对钛宝石激光

或者Nd：YAG激光进行频率或相位调制，进而实现

对DFG输出的光学调制，可以获得DFG光的调制

光谱测量。以最简单的对Nd：YAG激光进行PZT

调制为例，用如图1的实验结构，对在约20 cm长的吸

收池中的极少量的CH。气(P《1 Pa)，分别测量了其

直接吸收光谱和PZT调制解调谱，如图7。实验中对

Nd：YAG激光施加了约1．5×10_4 cm叫幅度的频率

调制，调制速度为5 kHz。可见，用调制解调方法获得

的微分谱可以显著地提高光谱的信噪比，从而使探测

灵敏度明显提高。
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图6 E()M(a)朔PZT(b)调制解溺方法繇频Nd：YA(；激光时DFG输出的频率稳定性

Fig．6 Frequency drift of the DFG emission with／without frequency—stabilization of the Nd：YAG la8er with

EOM modulation method and t圭le PZT modulation method(b)
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图7痕鬣CH。在2927．0762 cm_处的吸收线酌直接吸收

和PZT调制解调信号的比较

F遮。7 I)主rect absorplion and PZT f】篙qnency艄dulation

spectra of traee CH4 absorption line at 2927．0762锄一‘

4结 论
基于连续可调谐钛宝石激光器和一台连续波的

Nd：YAG激光光源，利用非线性PPl。N晶体，搭设了

一台哥在2．5～5|￡m可漏的中红外差频光源。其具有

覆盖波长范围宽、方便调谐和频率调制、可步进扫描

波长、高光谱分辨率等优点。并利用碘线稳频方法，

使1064 nm的Nd：YAG激光频率稳定到l×

10-5 cm叫以内，并实验检验输出差频光频率在光谱

捐攒测量融的稳定性好子l×10叫僦～，已经足够耀

于高精度的线型研究。实验表明，该系统可应用于菇

精度线型测量、痕最检测等研究。如果进一步对钛宝

磊激光器遴行稳频，Ⅸ心的频率稳定性将霹进一步提

高，僵将会增加光谱系统进行频率扫描控制的复杂性。
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